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【学位論文内容の要旨】 
 
Or gani c t hi n-fi l m  t rans i s t ors  (OTFTs ) hav e at t r act ed i ncre as i n g i nt eres t  for t hei r 
pot e nt i al  advant a ges , s u c h as , l ow cos t , l i ght w ei ght  and pos s i bl e fabri c at i ng on fl ex i bl e 
s ubs t rat e, as  wel l  as , l ar ge- are a feas i bi l i t y.  F or cons t ru ct i ng a hi gh  perfo rm anc e 
t op-cont act  OTFT,  i t  i s  v er y i m port ant  t o unders t and t he  i nfl uenc e of  i nt e rfac es , whi ch 
pl a y a c ruci al  rol e i n t he overal l  pe rform an ce o f t he devi c e. M ai nl y, t her e are t wo ki nds  
of i nt erfa ces  i n t he  OT F T. Fi rs t  i s  i n bet we en t he  s em i conduct or and t he gat e di el ect ri c, 
where t he conduct i n g c hannel  form s . The s eco nd one i s  i n bet ween t h e s ource/ dr ai n 
(S / D) el ect rod es  and t he s em i conduct or l a ye r whe re cha r ge car ri ers  a re i nj e ct ed.  
Fi rs t , I p art i cul arl y di s c us s ed t he l at t er i nt erfa c e. Or gani c and m et al  i nt erfa ces  
m os t l y l i m i t  t he perfo rm ance of t h e devi c e and fi el d eff ect  m obi l i t y i s  al s o decre as ed. In  
earl i er  repo rt s , i t  has  be en s hown t h at  t he di f fus i on bet ween  t he m et al  e l ect rode and 
pent acen e r educ e t he  hol e i nj ect i on car ri er at  t he  i nt erfac e whi ch c aus es  t he i ncr eas e  i n 
barri er h ei ght  and cont a ct  res i s t ance whi ch eff ec t  t he perform an ce of t he  OTFTs . It  i s  
s hown t hat  t he cont act  b et ween t h e S / D el e ct rod es  and t he  or gani c s em i c onduct or c an 
be i m proved b y i ns ert i ng t rans i t i on m et al  ox i de l aye r  as  ca rri er  i nj ect i on l a ye r s . Bec aus e  
of good el ect roni c  pro pert i es , t rans i t i on m et al  ox i des  s uch as  m ol yb denum  ox i de 
(M oO 3 ), t ungs t en ox i de (W O 3 ) and vanadi um  oxi de (V 2 O 5 ), and ot her oxi des  s uch as 
ge r m ani um  ox i de (GeO), t i t ani um  oxi de (Ti O 2 ) offer a uni que opport uni t y t o cont rol  t he 
work funct i on, and h e nce i ncr eas e  t he ch ar ge-i nj ect i on prope rt i es . Therefo re, b y 
m odi f yi n g t he or gani c/ e l ect rode i nt er fac e, t he S / D el ect rod es  do not  di r ect l y cont act  
wi t h pent acene l a ye r an d hence s i gni fi c ant l y r e duces  t he cont act  res i s t ance, ba rri er 
hei ght  and provi des  pro t ect i on from  di ffus i on a nd ot her ch em i cal  rea ct i ons , whi ch 
i ncreas e devi c e per form a nce.  
S econd, I i nves t i gat ed  t he enhan cem ent  o f t he char ge  i nj ect i on and  fi e l d effe ct  
m obi l i t y b y i ns e rt i ng a t hi n (5 nm ) M oO 3 , GeO, W O 3  and Ti O 2  i nt erl a yer  bet ween t h e 
Au e l ect rode and pent ac ene l a yer i n a t op cont a ct  pent acen e bas ed or ga ni c t hi n-fi l m 
t rans i s t or (OTFTs ). In com pari s on wi t h t he pent acen e-bas ed OTFT wi t h onl y-Au 
el ect rode, t he devi c e perform an ce wi t h bi l a yer el ect rod e has  been  cons i derabl y 
i m proved. The devi c e p erform an ce i ncl udi n g fi e l d effe ct  m obi l i t y, t h res hol d vol t age, 
and on/ off r at i o of al l  t he devi ce  aft e r m odi fi c at i on was  hi ghl y i m pro ved, and t he  
hi ghes t  m obi l i t y of 0.96  cm 2 / Vs , t hres hol d vol t age of -4 V, and hi ghes t  o n/ off rat i o of 
5.2×10 4  w ere achi eved  i n t he devi ce wi t h 5 nm  GeO. I fu rt her i n ves t i gat ed t he 
t em perat ur e dep endenc e  of I D –V D  ch ara ct eri s t i c s  whi ch s howed s t ron g t em perat ur e 
depende n ce i n al l  t he dev i ces .  
Thi rd, t he obvi ous  t em perat ur e depend ence o f I D -V D  curv es  i n al l  devi ce s  s ugges t s  
t ha t  t he cha r ge i nj ect i on char act eri s t i cs  can be fi t t ed b y t he S chot t k y em i s s i on 
m echani s m . B y pl ot t i ng t he rel at i ons hi p bet ween  l n( I) vs  V 1 / 2  and ex t rapol at i ng s t r ai ght  
l i ne s  t o t he ordi nal  poi n t , t he curr ent  at  z ero vo l t age  I 0  i s  d et erm i ned. B y us i n g t he  
val ue s  of I 0 , t he rel at i ons hi p bet ween l n( I 0 / T 2 ) vs  1/ T i s pl ott ed and from  t he res ul t i ng 
s l ope  of ex t rapol at ed l i nes . W hi l e i n cas e of bi l aye r  M oO 3 / Au s hows  0.03 eV, W O 3 / Au 
s hows  0.05 eV, Ti O 2 / Au  s howed 0.04 e V and wi t h onl y Au el ect ro des  ba r ri er hei ght  of 
0.12 eV  i s  achi ev ed. The  l owes t  bar ri er  hei ght s  of  0.01 eV  coul d be  a chi ev ed i n c as e o f 
bi l a ye r GeO/ Au el ect ro des . It  i s  as s um ed t hat  t he barri er hei ght  was  dram at i cal l y 
reduced b y i ns ert i ng t hi n ox i de l a yer bet w een t he Au and pent a cene l a yer.  
S i m i l arl y, f rom  s urfac e m orphol og y of pent a cene , t he root  m ean s quare ro ughnes s  i s  
al s o decre as ed aft er i ns er t i ng m et al  ox i de l a yer. T he m ai n fact or for t he i m provem ent  i n 
t he perf orm anc e of  t he OTFTs  wi t h bi l a ye r el ec t rodes  was  ex pl ai ned i n t erm s  of t h e  
reduct i on i n b arri e r hei ght  and s m oot hed s ur fa ce  rou ghnes s  o f a ct i ve l a yer. Th ere fore,  
t he com bi nat i on of a t hi n  ox i de l a yer wi t h Au as  a  bi -l a ye r el ect rod e i s  an e ffect i ve wa y 
t o i m prove t he cha ract eri s t i cs  of OTFTs ,  wh i ch m akes  t h e devi ce  s ui t abl e for  
com m erci al  appl i c at i ons . 
Fi nal l y, I furt he r repo rt e d t he enhanc ed ca rri er i n j ect i on i n pent acen e OT FTs  wi t h a 
t hi n M oO 3 -doped pent acene l a ye r b et ween p e nt acene s em i conduct or and t he S / D 
el e ct rodes . Devi c e pe rf orm ance i n cl udi ng d rai n curr ent , fi el d e ffe ct  m obi l i t y, and 
t hres hed vol t a ge are  i m proved b y em pl o yi n g a M oO 3 -doped pent ac ene t hi n l a ye r. The  
bar r i er h ei ght  at  t he A u/ pent acen e i nt erfa ce i s  l owered from  0.12 t o 0.05 eV aft e r 
i ns ert i ng a M o O 3 -doped pent acen e t hi n l a ye r b et ween t hem .  
In  s um m ar y, I have  s t udi ed bi -l a ye r S / D cont a ct  of m et al  ox i de/  el ect rod e  s t ruct ure 
b y appl yi n g OT FT. Obt a i ned barri e r hei ght  i s  as  s m al l  as  0.01 eV for Ge O/  Au s t ruct ure,  
whi ch val ue i s  l ow er t ha n t hat  of conv ent i onal  M oO 3 / Au s t ruct ure of 0.03  eV. The refo re, 
Ge O / Au bi -l a yer el e ct ro de s t ruct ure i s  prom i s i ng for ot her ki nds  of el ect rodes  s t ruct ure. 
In addi t i on, effe ct i venes s  of doped pent ac ene wi t h M oO 3  i s  des i gnat ed. Thes e devi c e 
s t r uct ures  a re prom i s i ng for OT FT appl i cat i on an d ex hi bi t ed bes t  perform ance r eport ed  
t o dat e. There fore, i t  i s  cons i dered t hat  t hi s  doct oral  t hes i s  i s  s ui t abl e for re cei vi n g 
Doct or  of  Phi l os ophy . 
 
 
 
 
 
 
【論文審査の結果の要旨】 
有機薄膜トランジスタ(OT FTs ) は、低コスト、軽量、そしてフレキシブル基板
上への作製と大面積化可能の性質から興味が持たれている。高性能トップコン
タクトのOTFTを実現するには、デバイス性能全体を左右する界面の影響を理解
することが大切である。OTFTでは、主に二つの重要な界面が有る。第１は、ゲ
ート絶縁膜／半導体界面で、これによりチャネルを形成する。第２は有機半導
体／金属界面で、これによりキャリアが注入される。 
第１に、有機半導体／金属界面について議論した。有機／金属界面はデバイ
ス性能を最も制限し、電界効果移動度も低減される。初期の報告では、金属電
極とペンタセンの相互拡散が、OTFTのバリアハイトとコンタクト抵抗を増加さ
せ、界面でのホール注入を減少させることが示された。ソース／ドレイン（S / D)
電極と有機半導体の間のコンタクトが、キャリア注入層として遷移金属酸化物
を挿入することで低減されることが示された。遷移金属酸化物である M oO 3 、
W O 3 、 V 2 O 5  や他の酸化物であるGe O や、Ti O 2 等の良好な電気的特性で仕事関数
が制御され、その結果として電荷注入特性が改善される。それゆえ、有機／電
極界面を改良することで、S / D 電極が直接ペンタセン層に接触しなくなり、コン
タクト抵抗、バリアハイト、そしてデバイス性能を向上させる拡散や他の化学
的反応を防ぐことが可能となる。 
第２に、トップコンタクトのペンタセン OTF Tを用い、薄い (5 nm ) の M oO 3 、
GeO 、 W O 3 、そして Ti O 2 界面層を Au とペンタセン間に挿入した際の電荷注入特
性の改善と電界移動度の評価を行った。Auのみの電極を持つペンタセン OTFTと
比較して、二層構造電極を持つデバイスの性能は大きく改善された。界面層挿
入後の電界効果移動度、しきい電圧、オンオフ比の全てのデバイス性能は高く
改善され、5nm の GeO を用いることで最高移動度 0.96 cm 2 / Vs 、しきい電圧- 4 V 、
そして最高のオンオフ比 5.2×10 4  が達成された。また、全てのデバイスの I D –V D
特性の温度依存性測定で、強い温度依存性が確認された。 
第３に、全てのデバイスの I D –V D 特性の温度依存性より示唆されるショット
キー放出機構によるフィッティングを行った。l n( I) と V 1 / 2 特性で、電圧0V への外
挿のプロットから、零 V での電流 I 0 が決まる。この I 0 を用い、  l n I 0 / T 2  対  1/ T 特
性の関係をプロットし傾きを得る。二層構造のM oO 3 / Auで 0.03 eV、 W O 3 / Auで 0.05 
eV 、 T i O 2 / Au で 0.04 eVであるのに対し、そして Au 電極のみではバリアハイトが
0.12 eVであった。最も低いバリアハイトとして、二層電極 GeO/ Au で 0.01 eVを得
た。以上のように、 Au とペンタセン層間に薄い酸化物層を挿入することで、バ
リアハイトが劇的に減少出来た。 
同様に、ペンタセンの表面モフォロジーから、実効ラフネスは金属酸化物層
の挿入により減少した。二層電極を持つOTF Tの性能改善の主要因は、バリアハ
イトの減少と、活性層の表面ラフネスの減少によるものと説明された。それ故、
薄い酸化物層とAuの二層構造の組合せは、 OTFT特性の改善に有効な方法であり、
これにより商業的応用の観点からデバイスを望ましく作製出来ると言える。 
最後に、ペンタセンとS / D 電極間に薄いM oO 3 ドープのペンタセン層を持つペ
ンタセン OTFT でのキャリア注入特性の改善について報告した。薄い M oO 3 ドー
プのペンタセン薄層の挿入により、ドレイン電流、電界効果移動度、そしてし
きい電圧を含むデバイス特性が改善された。Au ／ペンタセン界面でのバリアハ
イトは、M oO 3 ドープのペンタセン挿入により、0.12eVか ら0.05eVへ低減された。  
結論として、金属酸化物／電極の二層構造電極のコンタクトのO TF T 応用に
ついて研究した。GeO/ Au構造で得られたバリアハイトは 0.01 eVと小さく、これ
は通常用いられている M oO 3 / Au 電極の 0.03 eV と比較して低かった。それ故、
GeO/ Au二層構造は他の電極構造と比較して有望である。加えて、ペンタセンと
M oO 3 がドープされたペンタセンの有効性を示した。これらのデバイス構造は
OTF T応用で有望であり、報告されているなかでは最高の性能を示した。  
それ故、本博士論文は博士号を得るのに相応しいものであると判断された。 
 
